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超低温磁気共鳴測定のための空洞共振器の開発
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                            Abstract 
 Electron spin resonance (ESR) and nuclear magnetic resonance (NMR) measurements at 
ultra-low temperatures below 1 K and at high frequencies have been very important experimental 
technique for materials science concerned with electron spin, especially in the research field of 
condensed matter physics. Recently, a category "double magnetic resonance" experimental 
technique involving both ESR and NMR is considered to be a promising tool to give us new 
possibility of magnetic resonance, such as dynamic nuclear polarization and ENDOR. In order to 
construct a double resonance measurement system at very low temperature, we have started to 
develop a mirror-type microwave cavity in order that we can put additionally an NMR coil around 





は、磁性を担 う電子ス ピンを ミクロな観点か ら直接観測す ることか ら、非常に有用で特徴的な
情報が得 られ る測定手段である。ESRは、ス ピンによるゼーマン分裂に相 当す る電磁波 を照
射す ることによっておきる共鳴吸収や放出を観測するものである。一般 に強磁場すなわち高周
波 のほ うが分裂エネルギーは大 きくな り、分解能 が高 くなる。また、測定対象 となる物質によ
っては、量子効果のよ うな極低温で現れ る現象 を測定す るために、しばしばlK以 下の超低温
での測定が必要になる。そのよ うな超低温をつ くりだす装置 として、ヘ リウム3・ヘ リウム4
希釈冷凍器 が知 られているが、これは外部か ら試料部まで1.6m以上の長い経路を必要 とす る
ため、100GHzを超 えるよ うな高周波ESR測定を行 うには、経路での減衰 のために感度が落
ちて しま うとい う問題がある。実際、1K以下の超低温で高周波ESRを行 える設備は国内外で
も希少 である。ESRの感度 を向上 させ る方法 として用い られるのが空洞共振器である。本稿
では、以下に述べるような半導体 シリコン試料の高周波超低温二重共鳴測定を最終 目標 とした、
超低温強磁場 ミラー型の空洞共振器の開発 を報告する。
1-2量子 コン ピュー タ候補 デバ イ スSi:P
本稿 の背景 と して深 い 関連 のあ る測定 対象 と して 、シ リコン(Si)に リン(P)原 子 を ドー
プ した もの があ る。 これ は、量子 コン ピュー タの候補 デ バイ ス と して注 目され てお り31P原子
核 と ドナ ー電子 の超 微 細相 互作用 、お よび ドナ ー電 子 を介 した31P原子核 同 士 にお けるRKKY
型 の相 互 作用 を電場 に よ り制 御 し、量子 演算 を行 うもの で ある。 この とき31P核ス ピンが量 子
ビ ッ トとな る。[1]このモ デル で は、計 算 の初期化 のた めに 、数 テス ラの 高磁場 お よび100mK
程 度 の超低 温 で電子 ス ピン を局在 させ る必要 が あ る。Si:Pの中の31P核ス ピンの状 態 を よ く知
るた め には高磁 場 、超低 温 で31P-NMR測定 を行 い たい が、希 薄 さのた めにNMR信 号 が観 測
され た こ とはい まだか つ てない。 そ こで、動 的核偏 極(DynamicalNuclearPolarization;DNP)
を用 い る。DNPは 電子 ス ピン共鳴 を飽 和 させ て、 この飽 和 した 電子 ス ピン系 と核 ス ピンが結
合 す るこ とで、核 ス ピンの磁化 を最 大 で千倍 以 上 も増加 させ る こ とがで き る。DNPを 用 いて
31P-NMR信号 を検 出す るこ とが期 待 され てい る。[2]こ の とき、超 低温 で強 く電 子 ス ピン共
鳴 を励 起す るた めに共振 器 を用 い る必要 が あ るが、同時 にNMR測 定 を行 うた めに コイル を設
置 す る必 要 もあ る。そ のた め、よ く使用 され る 円筒型 の閉 じた空 間 に よる空洞 共振器 は使 用 で
きない。それ はNMRコ イル の設 置 に よ りモ ー ドを乱 して しま うか らで ある。 そ こで、空 間的
に 開いた ミラー型 の共振 器 を作成 す るこ とに した。
1-3開発 を目指す共振器 の形状
実験上の必要から、試料を振動磁場強度最大の ところに簡単にかつ正確 に設置 したい。その
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ため、片方 を球面、も う片方を平面(平 面の中心が振動磁場強度最大になるよう)に して向
かい合わせ たものを作成す ることとした(図1)。図1で 示す共振器の空洞内では、電磁波は進
行方向成分を持 たないTEMモ ー ドになっていると考 えている。色の濃い部分が振磁場強度最
大 となってい る。一般に、ESRに用いる共振器 のQ値 は3×103～104あれば十分ESRに用いる
ことが出来るとされ る。 したがって、本研究では、まず、3×103程度以上の(2値をもつ共振
器 の作成を 目標 とした。
2.空洞共振器の共振条件 とスポ ッ トサイズ
1-2で述べた ようにDNP効果 を用いたNMR測 定を行 うことも将来的に計画 してい る。NMR
コイル の設置によ りモー ドを乱みだ さないために、空間的に開いた ミラー型 の共振器 を作成す
る必要がある。また、実験上の必要か ら、サンプル を振動磁場強度最大のところに簡単にかっ
正確に設置 したい。そのため、作成す る共振器 は入射側 に球面 ミラー、反射側 に平面 ミラー を
置いた準共振点球面系(semi-confocal)なミラー型共振器である必要がある。この形状の共振
器 ならば、平面 ミラーの中心に焦点(モ ー ドが最 も絞 られる位置)を つ くることができる 。
その概念図を図2に 示す。
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さらに、本研 究 で は、現 有装置 で もっ とも よ く測定 が行 われ て い るW-band(75～llOGHz)
近 傍 で の磁 気 共鳴測 定 を 目指 す こ とに した。そ こで、空洞 共振器 を作成 す る上 でW-bandで共
振 が お き る共振 条件 につい て知 る必 要 があ る。共 振条 件 は ミラー 間距離 や 、球 面 ミラー の 曲率、
モー ド数 に依存 してい るか らであ る。 共振 周 波数 をν、 ミラー 問距離 をd、 光速 をx、y、z方
向 にあ る共振器 内の定 常波 の節 の数 をm、n、q、ミラーの 曲率 半径 をRlと す る と共 振条件 は、
と表わ される。[3]ただ しν0=c/2dである。 ミラー間距離dが およそ半波長変化することに
共振が起きることが分かる。
このよ うな一方が球面である共振器 において、共振モー ドが図のよ うに縦方向にのみ節 を持
つ(m=n=0)ときには、反射側の平面 ミラー上に振動磁場振幅の最大 となる点ができる。そ
のため、磁気共鳴実験 のためには、波長 よりも十分薄い試料 を平面上に設置すれば良い。ここ
で、共振器 のQ値 平面 ミラーの大きさに対 してスポ ッ トサイズが大 きす ぎると、エネル ギー
ロスは大き くなって しま う。そ こで、共振器 からのエネル ギーロスを小 さくす るために空洞内
に立つモー ドのスポ ッ トサイズについて知る必要がある。スポッ トサイズ半径w0は
と表 わ され る。 た だ し(Rl≦d)であ る。[3]
3.空洞共振器 の作成
ここでは、本研究で これまでに作成 した空洞共振器の作成過程 について説明す る。
1節で述べたよ うに片方 を球面、も う片方を平面に して向かい合 わせ た ミラー型の共振器 を
作成す る。 図3に 作成 目標 とする共振器 の部品構成 を示す。
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以下に、ミラーの作成手順 を追 って詳述する。共振器の ミラーに使 う材料 に無酸素銅 を用い
た。無酸素銅 を用いたのは、高磁場でも磁化が非常に小 さいか らである。
(A)球面 ミラーの作成
① 円柱状の無酸素銅 を、旋盤 を用いて厚 さが4mm以 上になるように切断 した(あ る程度の
厚みがなければ、旋盤 に固定す るのが難 しくな り、カ ップ リングホール をあけることが難 し
くなる)。切削後 にできるバ リは、Dremel(商品名:先 端に細い金属やす りや、薄い円盤状
の金属やす りや、鋸 を取 りイ寸けて金属の切断や研磨 を行 うことが出来 るもの)と 紙やす り
を用いて取 り除いた。
② 球面 を作 りやす くす るために、銅板 を焼 き鈍 してやわ らか くした。焼き鈍 しには電気炉 を
用いた。銅板を断熱材 で包み(酸化 させないよ うにす るため)、10分で500度まで上 げ、35
分維持 し、電気炉か ら銅 を取 り出 し、す ぐに水冷却す る、 とい う手順で焼 き鈍 した。
③ 球面 を円盤 の中心 に作 るためのガイ ド(ス テン レスの円筒)を 用意 し(図4)、ベア リン
グボールを油圧 ジャ ッキを用いて、およそ10～20MPaの圧力で圧縮 し球面 を作成 した。予
定 した深 さの球面になるまで、焼 き鈍 し、圧縮 を繰 り返 した。
④ 細い ドリル と旋盤 を用いて銅 の中心 にカ ップ リングホールをあけた。 フランジと作成 した
球面 ミラーを真鍮ネジでつなげるための貫通穴(120°ずつ、中心か ら等距離 に)を あけ
た 。 フライス盤 で球面の裏側の表面をできるだけ削 り、 さらに紙やす りで球面の底にお け
る厚 さが0.15mm程度 になるまで削った(図5)。 最後 に、研磨剤 で球面 を磨 き、超音波
洗浄機で洗浄 した。
(B)平面 ミラーの作成
①(1つ めのタイプの場合)図6,7に 示す よ うに、 円柱銅 から円板 を切 り出 し、球面 ミラ
ー と同 じところに支柱用 の穴をあけた。
①(2つ めのタイプの場合)図8,9に 示す よ うに、旋盤 を用いて、円柱銅 を凸状になるよ
うに加工 した。マイ クロメー ターがはまるように、凸状銅の頂点の中心に穴をあけ、さらに
側面にね じ穴をあけてマイクロメーターを固定できるように した。
② 反射面を研磨剤 で磨き、超音波洗浄機 で洗浄 した。
今 回 開発 した空洞 共振 器 は 、次 の2種 類 で あ る。1つ めの写真 と断面 図 をそれ ぞれ 図6、 図
7に示す。これ はネ ジを柱 と して ミラー 同士 を 固定 した もので あ る。ミラー全 体 の直径 は15mm、
球 面 ミラー は 曲率 半径7.5mmの 球 面で あ り、カ ップ リング ホール の径 を0.50mm、0.55mm、
1.Ommの場合 でそ れ ぞれ作成 した(共 振器1)。2つ めの共振 器 の写真 と断面 図 をそれ ぞれ 図
8,9に示 す。 これ は平面 ミラー をマイ ク ロメー ター で 固定 した もの であ る。 ミラー 全体 の直径
は32mm、 球 面 ミラー は 曲率半径12.5mmの球面 で あ り、カ ップ リングホ ール の径 を0.5mm
に した もの を作製 した(共 振器2)。
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4.実 験:開 発 し た 空 洞 共 振 器 の 共 振 測 定
4.1実験 装置
共 振 周 波数 お よびQ値 の測 定 に は、ABmillimeter社製 のMillimeterwaveVectorNetwork
Analyzer(MVNA)を用 い た。MVNAは 、電磁波 の発 振 と検 出、電磁 波 の反 射 パ ワー測 定 、位
相 測 定 を行 うこ とが で きる。 測 定デ ー タ は接 続 して い るPCで 取 り込 む。
発振 器 と してW-bandのGunn発振器 を用 いた。発 振 の安定化 には、MVNAに 内蔵 され てい
るYIG発 振 器 を用 い てい る。YIG発振 ・器は、周波数 が8～18GHzの電磁 波 を 無変調 で発 振す る
こ とが でき る。YIGか らの発振 を6逓 倍 し、フ ェー ズ ロ ックル ー フ に゜ よ りGunn発振器 の発 振
を安 定化 させ 、必 要 な周 波数 を高い安 定 度 で作 り出 した。
MVNAを 用 い て、空洞 共振・器 か ら反射 して くる電磁 波の反 射パ ワー の周波 数掃 引 を行 った。
実験装 置 の概 要 を図10に 示 す。
4.2共振測定
3章で述べた2種 類の共振器1、2につ いて、それぞれの共振周波数お よびQ値 の測定を行
った。
共振器1に ついて、カ ップ リングホールの径 をそれぞれ0.5mm、0.55mm、1mmの場合で
測定を試みた。 しか し、共振 は確認できずQ値 の測定もできなかった。




と定義 され る。 半値 幅Δfは 反 射 パ ワー の最 小値 か ら3dB大 きい と ころ(反 射 パ ワー 比 が最
小値 の2倍 にな ってい る ところ)の 周 波数 幅 を用い た。 半値 幅Δfは グラ フか ら読 み 取 った。
半値 幅Δfは 図11に お い て4.7MHz、図12で は1.8MHzであ った。90GHz付近 で のQ値 は図
11から
と求 め られ た。102GHz付近 で のQ値 は図12か ら
と求 め られ た。 共振 条件 の式(1)か ら、90GHz付近 で の共振 時 の空洞 内のモ ー ドは 、縦方 向
に節 が3つ あ り、横 方 向 はモー ドが立 ってい ない よ うな状 態(q=3,m+n=0)に あ る と考 え
られ る(図13)。102GHz付近 の場 合 は、縦 方 向に節 が3つ のモー ドがあ り、横方 向に は、節
が2つ で き る よ うなモ ー ド(q=3,m+n=2)が 立 っ てい る と思 われ る。横 方 向 のモー ドは球
面 の軸 対称 性 か ら考 えて 、m=n=1と 予想 す るのが 自然で あ ろ う。 も しそ うな らば、 図14の
よ うなモ ー ドが立 って い る こ とに な り、試 料位 置 と して想 定 してい る平面 ミラー の 中央 部 は節
となって しまい、 実験 に使 うには不適 当なモ ー ドとい うこ とにな る。
5.ま と め
超低 温磁 気 共鳴測 定 の ため の空洞 共振器 を、大 き く分 けて2通 りのサ イズ で開発 を行 った。
一つ は、 ミラー の直径 を15mm、 球 面 ミラー の 曲率半径 を7.5mm、球 面 の大 き さを7mmと
して 、カ ップ リン グホール の径 を0.5mm,0.55mm,lmmそれぞ れ の場合 で 、ね じを柱 と して
つ くった 共振器 であ り、も う一つ は、ミラー の直径 を32mm、球面 ミラー の 曲率 半径 を12.5mm、
球面 の大 き さを16mm、 カ ップ リングホール の径 を0.5mmと して 、平面 ミラー をマイ クロメ
ー ターで 固定 した共振器 を開発 した。前者 は共振 を測定 で きな かっ たが 、後者 は、共振周 波数
お よびQ値 の測 定 をす る こ とが 出来 た。本研 究 にお いてW-bandにお い て観 測 され た共 振 が2
つ以 上観 測 され たが、そ の うち90.0072GHzで観 測 され たモ ー ドはQ値 が1.9×104で、振動磁
場 成分 は縦 方 向 に3つ の節 をもつモ ー ドと考 え られ る。この場合 、平 面 ミラー表 面 中央 に振動
磁 場振 幅最 大 の点 が くるので、ESR実 験やDNP実 験 に十分 に使 える もの を作成 で きた と考 え
てい る。
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